不均一リンクル構造を有する金属ナノ薄膜の破壊特性評価 by 石坂 聡
不均一リンクル構造を有する金属ナノ薄膜の破壊特性評価 
Fracture Characteristics of Copper Nano-films 
with Non-uniform Wrinkled Structure 
 
精密工学専攻 2 号 石坂聡 
Satoshi Ishizaka 
 
1．緒言 
 近年，ウェアラブルデバイスやフレキシブルデバイスとい
った柔軟性，携帯性に優れた小型デバイスの開発が活発であ
る．その構成要素の一つである内部配線には，高い延性や変
形裕度と共に薄型化，小型化が必要とされている．しかしな
がら，金属材料の塑性特性には，サイズ効果が存在し，寸法
の縮小に伴い結晶粒の微細化や転位源の枯渇が生じること
から，塑性変形が起こりにくくなる．このため，金属であっ
ても薄型化すると延性は低下し，サブミクロンオーダーの自
立薄膜では，破断までに要する引張ひずみは 1 %以下となる
(1)．つまり，小型デバイス内部の微小な金属配線は振動や変
形に対して敏感であり，それらのじん性向上や，変形裕度の
改善が重要である． 
 変形裕度の向上および高い導電性を両立するための一案
として，3 次元の幾何学的外部形状を付与した金属膜を生成
し，この外部構造の変形によって伸縮性の向上が提案された
(2)．これにより，導電性などの機能を損なうことなく大変形
が可能なデバイスが実現された(2)．しかしながら，微細加工
によってこれらの形状を作成する場合，任意の形状を作成可
能である一方，加工コストが高くなり，量産が難しいという
問題点がある．そこで，力学的自己組織化技術によって安価
にリンクル（しわ）形状を作成する手法が開発された(3)．こ
れは，弾性率の異なる 2 層材料に圧縮ひずみを付与した際に
形成する周期的な微小座屈であり，単純な自己組織化現象で
ある．しかしながら，負荷ひずみや膜厚の不均一性によって，
均一で周期的なリンクル形状を作成することが難しい(Fig. 
1)．実用上，そのような不均一形状が破壊や変形に大きな影
響を及ぼすため，本研究では不均一形状を有するリンクル金
属薄膜の破壊メカニズムの解明を目的とした． 
 
2．試験片 
2.1 試験片作成 
 本研究では，PDMS サポート基材上にリンクル形状を有す
る銅薄膜を成膜した試料を作成し，単軸引張試験を行うこと
で，不均一なリンクル形状を有する金属薄膜の破壊メカニズ
ムを考察する．既往研究では，PDMS の平坦面に金属膜を成
膜して，その後の圧縮ひずみによって金属膜にリンクル形状
を付与する手法が存在するが，材料内部には大きな残留応力
が発生すること，ぜい性的な金属薄膜にき裂が生じやすく，
また成膜時の熱応力も重畳されるため，リンクル形状が制御
しにくいなどの問題があった． 
 そこで，本研究では以下のような新たな試験片作成方法を
考案した（Fig. 2）．はじめに，引張変形を加えたシリコー
ンゴムシート（タイガースポリマー製，SR-50）上に，有機
溶剤 PGMEA を用いて溶解した樹脂犠牲層（旭有機材製，AV
ライト―TR4080G）溶液をスプレーコートする（Fig. 2 の
Step1）．シリコーンゴムシート上に塗付された樹脂犠牲層は
有機溶剤の揮発に伴って，表面より微小な硬化層を徐々に形
成する．このような犠牲層の硬化過程における適当なタイミ
ングにおいて，ゴムシートの引張負荷を取り除くと，圧縮ひ
ずみによって樹脂犠牲層の硬化層は周期的な微小座屈を引
き起こす(3)（Fig. 2 の Step 2）．つぎに，リンクル形状を有す
る犠牲層表面上にゲル状の PDMS を塗付して硬化させる．そ
して，樹脂犠牲層を有機溶剤アセトンによって溶かすこと
（ウェットエッチング法）により，本試験片の母材（基材）
となるリンクル形状を有する PDMS 基材を作成する（Fig. 2
の Step 3）．最後に，PDMS 基材表面に銅薄膜を蒸着するこ
とで，リンクル形状を有する銅薄膜複合試験片を作成した
（Fig. 2 の Step 4）． 
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 本研究で使用した PDMS は，信越シリコーン製の KE-106
と硬化剤である CAT－RG を重量比 10 対 1 で混合し，真空
デシケータで脱泡した後に電気炉にて，60 ℃で 6 時間加熱
したものである．一方，微小配線を想定する金属薄膜材料と
しては，純銅（ニラコ製，純度 99.999 %）を使用し，抵抗加
熱式真空蒸着装置（サンユー電子製，SVC-700TM，到達真空
度 10-4 Pa）を用いて PDMS 基材上に成膜した（Fig. 2 の Step 
4）．銅薄膜の膜厚を原子間力顕微鏡によって測定した結果，
254±16 nm であった． 
2.2 形成されるリンクル形状 
 本研究で用いるリンクル形状，つまり薄膜の周期的な微小
座屈は，軟質基材に成膜した薄膜でよく観察され，弾性論を
用いて数多くの検討がなされてきた(4)．そのリンクル形状の
波長 λと振幅 ζは，以下に示す式で表される． 
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ここで，h は薄膜厚さ（硬化層厚さ），Efは薄膜のヤング率
（硬化層のヤング率），Esは軟質基材（未硬化層）のヤング
率，そして vfは薄膜（硬化層）のポアソン比である．ここで
の薄膜は，Fig. 2 のように，樹脂犠牲層の表面硬化層部分に
相当する．つまり，硬化層厚さが薄いほど，波長が短く，振
幅の小さいリンクル構造が形成される．本研究では，樹脂犠
牲層の硬化時間を変化させることで，硬化層厚さを変更でき
ると考えた．そこで，硬化層厚さの変化がリンクル形状に及
ぼす影響を調べるために，硬化時間の異なる 2 種類の犠牲層
を座屈させ，その際の形状を確認した．Fig. 3 にレーザー走
査型顕微鏡を用いて試験片の表面形状を測定した写真を示
すが，硬化層が薄い犠牲層（Fig. 3(a)）ほどリンクル形状の
振幅は小さく，また細かい波長となっていることがわかる．
また，有限要素解析（FEM）を用いて，硬化層厚さの異なる
2 層材料の座屈変形解析を行った結果を Fig. 4 に示す．これ
より，FEM 解析においても硬化層が厚いモデル（Fig. 4 の(b)）
が波長は長くなり，振幅も大きくなる傾向が表れ，Fig. 3 の
実験結果を再現した．以上より，犠牲層厚さ（硬化層厚さ）
や圧縮ひずみを変化させれば，所望のリンクル形状が作成で
きる可能性がある． 
 
3．実験結果と考察 
3.1 静的引張試験 
 Fig. 5 に示すように，PDMS 基材は型を用いて幅 4 mm，長
さ 6 mm の平行部を有するダンベル形状に形成した．そして，
Fig. 5 中に示した斜線枠内の幅 2 mm の範囲に対してのみ銅
薄膜を成膜した．つぎに，シグマ光機製精密ステージ（SGSP 
33－100）を利用した単軸引張試験装置を開発した．この装
置は，光学顕微鏡によるその場観察が可能であり，引張負荷
中において発生するき裂を観察できる． 
 引張試験に使用した 2種類の試験片のリンクル形状をレー
ザー顕微鏡（オリンパス製，OLS4100）によって観察した．
その結果を Fig. 6 に示す．ここで，リンクル形状の角度とは，
Fig. 6 中の模式図のようにリンクル波形の山の頂点と谷の底
を繋いだ直線を斜辺とする直角三角形の内角の一つであり，
この角度の値によってリンクル形状の緩急を表現できる．観
察の結果，試験片 A では，角度の平均値は 13.5 °であり，
試験片 B では角度の平均値は 19.6 °であった． 
 つぎに，2 種類の試験片に対して行った引張試験の結果を
Fig. 7 に示す．図の縦軸のき裂発生密度とは，顕微鏡の観察
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画角中のリンクル形状の山部分と谷部部にき裂が発生した
割合を示す値であり，全ての山と谷部分にき裂が発生した際
にその値は 100%に達する．引張試験の結果，いずれの試験
片においても，負荷ひずみの上昇に伴って，き裂発生密度は
緩やかに上昇した．発生したき裂はいずれも，引張試験中の
観察画像（Fig. 8）に示すようにリンクル形状の起伏箇所（山
部や谷部）に沿った部分で発生した．また，Fig. 8(b)のよう
に試験片 A の負荷ひずみ 4.4 %付近において，引張方向に水
平な方向に座屈が発生したが，これはポアソン収縮による圧
縮のひずみによって発生したと考えられる．つぎに 2 種類の
試験片間（試験片 Aおよび B）で比較すると，き裂発生密度
の上昇傾向が大きく異なることがわかった． 
3.2 有限要素法によるき裂発生箇所の検討 
 上述の実験結果より，リンクル形状の山谷部にき裂が偏在
することがわかった．このき裂発生メカニズムを検討するた
めに，有限要素法による応力解析を実施した．Fig. 9 のよう
にリンクル形状を有するPDMS上に銅薄膜を接着した2次元
の有限要素モデルを作成した．入力した材料特性(5)は，銅薄
膜のヤング率 E = 113 GPa，ポアソン比= 0.343，降伏応力 σY 
= 260 MPaを入力した．一方，基材の PDMSのヤング率 E = 1.5 
MPa，ポアソン比 = 0.48 を入力した．つまり，銅薄膜は弾
完全塑性体，PDMS は弾性体とした．境界条件は，Fig. 9 に
図示した通り，左端は x 方向に固定し，底面は y 方向に固定
し，右端の面に強制変位を負荷した 2 次元の平面ひずみ解析
である．Fig. 9 中の拡大図で最大主応力分布を示すが，銅薄
膜の山部と谷部，いずれもリンクル形状の大きな曲率箇所に
おいて，応力集中を起こしていることが分かった．山部では
界面，谷部では自由表面であった．つまり，実験結果(Fig. 8)
のようにき裂発生箇所が山部と谷部に偏在する傾向は，リン
クル形状の曲げ変形に伴う応力集中によることが分かった． 
3.3 き裂発生ひずみの検討 
 Fig. 7 のように角度分布の異なる試験片では，き裂発生密
度の上昇傾向が大きく異なった．そこで本節では，リンクル
角度ごとの破断ひずみを考察する．リンクル形状を有する薄
膜（自立膜）の破断ひずみは，リンクル形状が伸びきる際の
巨視的なひずみ量にほぼ等しいことが報告されている(3)．そ
こで，リンクル形状を有する PDMS 基材上に膜を成膜した本
研究においても同様であると考えた．ここで，リンクル形状
を正弦波と仮定すると，その形状が平坦になるまでに要する
巨視的なひずみ量εは 
 
   ε =
𝜋2𝜁2
𝜆2
                  (3) 
 
と表される(4)．ここで，リンクル形状の波長 λと振幅 ζを用
いて角度 θを求めると 
 
   
4𝜁
𝜆
= tan 𝜃                 (4) 
 
となり，式(3)は式(4)を用いて変形すると，リンクル形状が
平坦になるひずみ ε(巨視的なひずみ)は 
 
   ε =
1
16
𝜋2tan2𝜃               (5) 
 
と表される．したがって，式(5)を用いてリンクル形状の角度
θ ごとに，リンクル形状が平坦となるひずみが計算でき，上
述の考察を用いれば，そのひずみがき裂発生（破断）ひずみ
に相当する． 
 以上で考察した巨視的ひずみ量と薄膜の破断ひずみの関
係について，FEM 解析を用いて検証する．様々なリンクル
形状を想定するため，角度 5，10，15，20 度の一波長モデル
を作成し，その引張変形挙動を解析した．その際に入力した
材料特性は前述のとおりであるが，銅薄膜は弾塑性体として，
ルードウィック型の硬化則(5)を適用し，その際の加工硬化係
数 K = 1300 MPa，加工硬化指数 n = 0.5 を入力した．また，
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破断ひずみは膜厚 500 nm の自立銅薄膜の引張試験より得ら
れた値（0.97 %(5)）を参照した．負荷ひずみに対する各モデ
ル内で生じた最大主ひずみの値の変化を Fig. 10 に示す．こ
れより，リンクル角度が小さいモデルでは，銅膜内の最大主
ひずみの変化量は大きくなり，破壊しやすい傾向であること
がわかった．以上の解析より，銅薄膜の引張破壊ひずみ
0.97 %に到達するときの巨視的な負荷ひずみ量をまとめた．
そして，式(5)で推定される曲線を比較した結果を Fig. 11 に
示す．これより，有限要素解析によって得られた結果（図中
の○）と式(5)によって推定される曲線は良く一致しており，
リンクル角度によって破断ひずみが異なることがわかった．
つまり，角度分布の異なる試験片 A と試験片 B の引張試験
結果（Fig. 7）では，き裂発生密度の上昇傾向が異なり，そ
れは分布するリンクル角度によるものである．換言すれば，
破断に要する負荷ひずみが大きい高角度の山が多数分布し
ている試験片 B においては，試験片 A と比較してき裂発生
率が低下すると考えられる． 
3.4 繰返し負荷試験 
 実際の使用環境では，繰返し変形を受けるため，繰返し負
荷に対する変形や破壊特性を検討することは重要である．そ
のため，上述の静的引張試験と同一の装置を用いて，ひずみ
制御のもと，繰返し負荷試験を実施した．試験片の角度分布
を Fig. 12 に示す．この試験片に対して 0～4%の範囲で繰返
しひずみを負荷し，負荷サイクルに対するき裂発生密度をま
とめた結果を Fig. 13 に示す．1 サイクル目においてき裂発生
密度は 32.4 %に達し，その後の繰返し負荷によって，さらに
き裂発生密度の上昇が確認できた．なお，1000 サイクル以降，
新たなき裂の発生は確認できず，2 万サイクルの繰返し数で
実験を終了した．これより繰返し負荷による疲労き裂が発生
することがわかった． 
4. 結言 
 
 本研究では，力学的自己組織化手法を利用した，安価で簡
易なリンクル金属薄膜の作成方法に着目した．この手法によ
って作成されるリンクル形状の不均一性が，薄膜の破壊特性
に及ぼす影響を解明するために，単軸引張試験を行い，銅薄
膜表面のき裂発生挙動を調べた． 
1） はじめに，樹脂犠牲層にリンクル形状を付与し，それ
に PDMS サポート基材を転写させ，その表面に銅薄膜
を成膜することで，リンクル形状を有する銅薄膜試験
片を作成した．これは，PMDS 基材上に銅薄膜が形成
されている複合試験片である． 
2） 銅薄膜複合試験片に単軸引張試験を行った結果，引張
負荷ひずみに対して，き裂発生密度が緩やかに上昇す
ることが分かった．また，リンクル角度の分布が異な
る試験片では，き裂発生密度の上昇傾向が異なること
がわかった．  
3） 有限要素解析を用いて，き裂の発生箇所について検討
した結果，リンクル形状の山および谷部が応力集中箇
所となることが分かった．また，き裂発生ひずみを検
討するために，角度の異なる一波長モデルの破断ひず
みを解析した結果，リンクル形状の角度によって破断
に要する負荷ひずみ量（変形強度）は異なることがわ
かった．  
4） 繰返し負荷試験を行った結果，繰返し負荷による疲労
き裂が発生することがわかった．  
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